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(57)【要約】
全く予想外に、一般式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２

（ここでＭＩＩは周期表の　ＩＩＡ族の二価金属イオン
、特にアルカリ土類金属イオンを示し、ＭＩＩＩは、周
期表のＩＩＩＡ族の三価金属イオン、特にアルミニウム
を示す）のハイドロガーネットの結晶構造を、併合ケイ
酸塩及び／又はリン酸塩の好適な量で最適に変性するこ
とによって、ＡＴＨ及びＭＤＨのような従来の無機系難
燃剤より高い難燃剤効率及びＡＴＨより高い熱安定性を
有する難燃剤を生成できる。立方晶形を有する一般式Ｍ
ＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２（ここでＭＩＩ及びＭＩ

ＩＩは上記と同義である）の合成ハイドロガーネットを
生成できて、これらの合成ハイドロガーネットも高難燃
剤効率を示すことも分かった。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　結晶構造にケイ素原子及び／又はリン原子を含ませることによって任意に変性される合
成ハイドロガーネットを含む難燃剤であって、ケイ素原子及び／又はリン原子を含有する
ことによる変性が無い場合に、前記合成ハイドロガーネットが立方晶形を有する難燃剤。
【請求項２】
　下記いずれかの実験式を有する請求項１に記載の難燃剤：
（Ａ）
【化１】

　式中ＭＩＩはＩＩＡ族金属原子であり、ＭＩＩＩはＩＩＩＡ族金属原子であり、ｘは約
０．０５～約１．５の範囲の数である、又は、
（Ｂ）

【化２】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩは（Ａ）における定義と同じであり、ｙは約０．０５～約１．
５の範囲の数である、又は、
（Ｃ）
【化３】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩは（Ａ）における定義と同じであり、ｘは（Ａ）における定義
と同じであり、ｙは（Ｂ）における定義と同じである、但しｘ＋ｙの和は約０．０５～約
１．５の範囲の数である、又は、
（Ｄ）
【化４】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩは（Ａ）における定義と同じである。
【請求項３】
　前記の合成ハイドロガーネットが（Ａ）の実験式を有する、請求項２に記載の難燃剤。
【請求項４】
　前記の合成ハイドロガーネットが（Ｂ）の実験式を有する、請求項２に記載の難燃剤。
【請求項５】
　前記の合成ハイドロガーネットが（Ｃ）の実験式を有する、請求項２に記載の難燃剤。
【請求項６】
　前記の合成ハイドロガーネットが（Ｄ）の実験式を有する、請求項２に記載の難燃剤。
【請求項７】
　ＭＩＩが、（ｉ）Ｃａ、Ｓｒ又はＢａ、（ｉｉ）Ｃａ、Ｓｒ又はＢａのうちの少なくと
も２つの混合物、又は（ｉｉｉ）ＭｇとＣａ、Ｓｒ又はＢａのうちの１つ以上との混合物
であって、（ｉｉｉ）の混合物の約５０重量％未満がＭｇであり、ＭＩＩＩが（ｉ）Ａｌ
又は（ｉｉ）ＡｌとＢ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｔｌのうちの１つ以上との混合物であり、（ｉｉ）
の混合物の約２０重量％未満はＢ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｔｌの１つ以上である、請求項２～６の
いずれか一項に記載の難燃剤。
【請求項８】
　ＭＩＩの少なくとも約９８重量％がＣａであり、ＭＩＩＩの少なくとも約９８重量％が
Ａｌである、請求項７に記載の難燃剤。
【請求項９】
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　下記実験式を有する化合物を形成するための工程：
ａ）
【化５】

　式中ＭＩＩはＩＩＡ族金属原子であり、ＭＩＩＩはＩＩＩＡ族金属原子であり、ｘは約
０．０５～約１．５の範囲の数である、
ｂ）

【化６】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩはａ）における定義と同じであり、ｙは約０．０５～約１．５
の範囲の数である、
ｃ）

【化７】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩはａ）における定義と同じであり、ｘはａ）における定義と同
じであり、ｙはｂ）における定義と同じである、但しｘ＋ｙの和は０．０５～約１．５の
範囲の数である、
ｄ）

【化８】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩはａ）における定義と同じであり、この工程は下記を含む：
　ｉ）（１）ＩＩＩＡ族金属源（２）ＩＩＡ族金属源（３）式ａ）又はｃ）の化合物を形
成する時のケイ素源、（４）式ｂ）又はｃ）の化合物を形成する時のリン源及び（５）水
酸化アルカリ金属で形成した混合物の撹拌すること、
　ｉｉ）約５０℃～約１００℃の範囲の温度での前記混合物の加熱すること、及び、
　ｉｉｉ）反応生成物を任意に冷やす、又は反応生成物を冷却すること、ここで、前記混
合物形成において使用する前記ＩＩＩＡ族金属源と前記ＩＩＡ族金属源との比率はＩＩＡ
族金属：ＩＩＩＡ族金属のモル比にて、約１：１～約２：１の範囲内であり、またここで
、前記混合物を形成する前記のケイ素源は、形成すべき化合物の１モル当たり約０．０５
モル～約１．５モルの範囲の量のケイ酸塩を提供する為に用いられ、及び／又は、前記混
合物を形成する前記のリン源は、形成すべき化合物の１モル当たり約０．０５モル～約１
．５モルの範囲の量のリン酸塩を提供する為に用いられる。
【請求項１０】
　前記の化合物がａ）の実験式を有する、請求項９に記載の工程。
【請求項１１】
　前記の化合物がｂ）の実験式を有する、請求項９に記載の工程。
【請求項１２】
　前記の化合物がｃ）の実験式を有する、請求項９に記載の工程。
【請求項１３】
　前記の化合物がｄ）の実験式を有する、請求項９に記載の工程。
【請求項１４】
　前記の混合物（１）がアルミニウム源である、及び／又は前記の混合物（２）がカルシ
ウム源である、及び／又は前記の混合物（３）が水性ケイ酸塩溶液若しくは結晶性二酸化
ケイ素である、及び／又は前記の混合物（４）が水性リン酸塩溶液である、請求項９に記
載の工程。
【請求項１５】
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　前記の混合物において、前記アルミニウム源が水酸化アルミニウム、ベーマイト、疑似
ベーマイト、酸化アルミニウム又は前述の２つ以上の混合物である、及び／又は前記カル
シウム源が無機塩、水酸化物若しくはこれらの水和物を含むカルシウムの酸化物である、
及び／又は前記水性ケイ酸塩溶液がＮａＳｉＯ３若しくはＮａ２Ｓｉ３Ｏ７の１つ以上の
溶液である、及び／又は、前記水性リン酸塩溶液がリン酸、アルカリ若しくはリン酸アン
モニウム塩、アルカリ若しくはアンモニウム２リン酸塩及び／又はアルカリ若しくはポリ
リン酸アンモニウム塩のうちの１つ以上の溶液である、請求項１４に記載の工程。
【請求項１６】
　少なくとも１つの合成樹脂、ゴム又は少なくとも１つの重合体変性瀝青と、請求項１～
７のいずれか一項に記載の少なくとも１つの難燃剤の約５重量％～約９０重量％と、必要
に応じて少なくとも１つの他の難燃剤添加剤とを含む難燃性重合体処方。
【請求項１７】
　前記の処方が合成樹脂を含み、前記の合成樹脂が熱可塑性樹脂、熱硬化性樹脂及び高分
子懸濁液から選択されることを特徴とする、請求項１６に記載の難燃性重合体処方。
【請求項１８】
　前記の処方が合成樹脂を含み、前記の合成樹脂がポリオレフィン系樹脂であることを特
徴とする、請求項１６に記載の難燃性重合体処方。
【請求項１９】
　前記の処方が合成樹脂を含み、前記の合成樹脂がエポキシ系樹脂であることを特徴とす
る、請求項１６に記載の難燃性重合体処方。
【請求項２０】
　前記の処方が合成樹脂を含み、前記の合成樹脂がポリエステル系樹脂であることを特徴
とする、請求項１６に記載の難燃性重合体処方。
【請求項２１】
　前記難燃剤添加剤は、水酸化アルミニウム、水酸化マグネシウム、ベーマイト、層状複
水酸化物、有機的に変性した層状複水酸化物、粘土、有機的に変性したナノ粘土、ホウ酸
亜鉛、錫酸亜鉛及び水酸基錫酸亜鉛、臭素化難燃剤、リン含有難燃剤、窒素含有難燃剤か
ら選択される、請求項１６に記載の難燃性重合体処方。
【請求項２２】
　前記の難燃性重合体処方が、押出助剤、結合剤、溶解剤、硬化剤、染料、顔料、充填剤
、発泡剤、熱安定剤、酸化防止剤、帯電防止剤、補強剤、金属捕集剤又は不活性化剤、耐
衝撃性改良剤、処理助剤、離型助剤、潤滑剤、ブロッキング防止剤、紫外線安定剤、可塑
剤及び流動助剤から選択される少なくとも１つの付加添加剤を含む、請求項１６に記載し
た難燃性重合体処方。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、合成無機系難燃剤、それらの調製方法及び難燃剤としてのそれらの使用に関
する。
【背景技術】
【０００２】
　従来より、アルミニウム三水酸化物（ＡＴＨ）及び水酸化マグネシウム（ＭＤＨ）のよ
うな重合体によく使用される無機系難燃剤の効率には限界がある。関連した燃焼試験に合
格するには高充填が必要である。場合によっては、最大充填で使用されるときでも、特定
の燃焼試験は要求が高く、又は、最終生成物の機械的、流動学的、若しくは電気的特性が
破壊される。更に、アルミニウム三水酸化物は約２００℃で分解し始め、同様の温度又は
それより低い温度で処理される重合体への適用が制限される。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００３】
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　アルミニウム三水酸化物及び水酸化マグネシウムのような従来の生成物よりも充填剤の
充填を低くすることができる高い難燃剤効率を有する新規な無機の難燃剤を提供し、好ま
しくは、アルミニウム三水酸化物より十分に高い熱的安定性を有して２００℃を上回る処
理温度が必要な重合体材料に効果的に用いられる新規な難燃剤が得られる方法が見つかれ
ば大いに有益であろう。
【０００４】
　本発明は、経済的に魅力的な主成分で前述の利点を満たすために為された。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　本発明に従って、驚くべきことに、一般式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２（ここでＭ

ＩＩは周期表ＩＩＡ族の二価金属イオン、特にアルカリ土類金属イオンを示し、ＭＩＩＩ

は、周期表ＩＩＩＡ族の三価金属イオン、特にアルミニウムを示す）のハイドロガーネッ
トの合成に対する水酸化アルカリの添加が結晶形状を不規則でほぼ球形の結晶から、明白
に定義された立方体へ変形することが発見された。これらの合成ハイドロガーネット化合
物が、アルミニウム三水酸化物（ＡＴＨ）や水酸化マグネシウム（ＭＤＨ）のような従来
の無機系難燃剤より高い難燃剤効率とアルミニウム三水酸化物（ＡＴＨ）より高い熱的安
定性を有する難燃性材料として利用できる。
【０００６】
　更に、全く予想外に、一般式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２（ＭＩＩ及びＭＩＩＩは

上記と同義である）のハイドロガーネットの結晶構造を適量の併合ケイ酸塩及び／又はリ
ン酸塩で適切に変性することによって、アルミニウム三水酸化物（ＡＴＨ）や水酸化マグ
ネシウム（ＭＤＨ）のような従来の無機系難燃剤より高い難燃剤効率と、水酸化アルカリ
の存在下で合成されるハイドロガーネットより高い熱的安定性とを有する難燃性材料が生
成されることが発見された。結晶構造にケイ酸塩又はリン酸塩イオンを添加することによ
って、ケイ酸塩のみを組み込んだ場合の実験式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２－４ｘ（

ＳｉＯ４）ｘの難燃剤化合物、リン酸塩のみを組み込んだ場合の実験式ＭＩＩ
３ＭＩＩＩ

２Ｏｙ（ＯＨ）１２－５ｙ（ＰＯ４）ｙの難燃剤化合物、若しくはケイ酸塩及びリン酸塩
を組み込んだ場合の実験式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２Ｏｙ（ＯＨ）１２－５ｙ－４ｘ（ＰＯ４）

ｙ（ＳｉＯ４）ｘの難燃剤化合物がそれぞれ得られる。
【０００７】
　ケイ素変性及び／又はリン変性組成物の結晶構造はハイドロガーネット（すなわちＭＩ

Ｉ
３ＭＩＩＩ

２（ＯＨ）１２）及びガーネット（すなわちＭＩＩ
３ＭＩＩＩ

２（ＳｉＯ４

）３）に関するが、本発明の難燃剤はガーネット及びハイドロガーネットとは組成及び特
性において異なる。ケイ素変性及び／又はリン変性組成物は、一般的に八面体の結晶形状
を有する。
【０００８】
　ケイ素変性及び／又はリン変性ではない本発明のハイドロガーネット化合物の結晶形状
は、一般的に立方体である。米国特許第３，９１２，６７１号によって生成されるハイド
ロガーネット結晶は、形が球状であると報告され、その中で開示されている手順に従うと
不規則な等尺性の多面体を生じた。
【０００９】
　本発明に起因する構造上及び組成上の変化は、難燃剤の特性において予想外の有益性を
供与する。例えば、後掲の表１～３にて示す通り、本発明の組成物が通常のハイドロガー
ネットより大きな熱的安定性を有することが分かった。
【００１０】
　このように、本発明は、とりわけ、その結晶構造にケイ酸塩及び／又はリン酸塩を含む
ことによって任意に変性変性される合成ハイドロガーネットを含む難燃剤を提供する。又
、本発明が提供する難燃剤は、難燃剤の結晶構造がハイドロガーネット、即ちＭＩＩ

３Ｍ
ＩＩＩ

２（ＯＨ）１２に関連していることを特徴とすることを更に記載される。この種の
合成難燃剤は、円錐型熱量計での燃焼を受けるエチレンビニルアセテート試験片に好適な
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好適な濃度で組み込まれる際に高放熱特性を提供することを特徴とされる。例えば、第２
放熱ピークに達し得るならば、第２放熱ピークに着くまでの時間は長く、第２最大放熱（
あるとして）は低い。第２ピーク若しくはその低い最大値が存在しないということは、チ
ャー形成の帰結であり、可燃性の気体がその気相に進入して発火するのを防ぐ。
【００１１】
　好ましい実施形態において、本発明は下記（ｉ）の実験式と下記（ｉｉ）の特性とを有
する合成無機変性ハイドロガーネット難燃剤を提供する：
（ｉ）実験式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２Ｏｙ（ＯＨ）１２－５ｙ－４ｘ（ＰＯ４）ｙ（ＳｉＯ４

）ｘを有し、
式中、ＭＩＩは、１種類、又は１種類を超えるアルカリ土類金属（好ましくはＣａ）の混
合物であり、ｘ及びｙは、好ましくは０～約１．５の範囲の数であり、ｘ＋ｙは０～約１
．５の範囲の数であり、好ましくは約０．０５～約１．５の数であり、より好ましい範囲
は、約０．１～約１．５であり、更に好ましい範囲は、約０．０５～約１．２であり；（
ｉｉ）以下の特性を有する：
ａ）粒径の中位数、ｄ５０、はレーザ回折による判定で約０．５μｍ～約１０μｍの範囲
の数であり、
ｂ）ＢＥＴ判定での表面積は約０．５ｍ２／ｇ～約３０ｍ２／ｇの範囲内であり、好まし
くは約１ｍ２／ｇ～約３０ｍ２／ｇ、より好ましくは約０．５ｍ２／ｇ～約１５ｍ２／ｇ
、約１ｍ２／ｇ～約１５ｍ２／ｇ、更により好ましくは約１ｍ２／ｇ～約１０ｍ２／ｇ、
約２ｍ２／ｇ～約１０ｍ２／ｇであり、及び、
ｃ）毎分１℃の加熱速度及び１０５℃、４時間の予備乾燥後の２％水分損失の熱量分析温
度が２３０℃未満、好ましくは２４０℃未満、より好ましくは２５０℃未満である。
【００１２】
　更により好ましい上記合成無機系難燃剤は、１０５℃での赤外線水分天秤によって定ま
る表面含水量が０．７重量％未満、好ましくは０．５重量％未満であり、炎色測光によっ
て定まる酸化ナトリウム含有量が０．５重量％未満であることを更に特徴としている。
【００１３】
　また、上記記載の合成難燃剤を生産するため工程技術も、本発明によって提供される。
例えば、本発明は好適な量のケイ酸塩及び／又はリン酸塩によって任意に変性される合成
無機ハイドロガーネットを調合する工程を提供し、工程には下記が含まれる：
●下記から形成される混合物を攪拌すること
（１）ＩＩＩＡ族金属源（特にアルミニウム源）、
（２）ＩＩＡ族金属源（特にアルカリ土類金属源）、
（３）任意にケイ素源（特に水性ケイ酸塩水溶液、例えば（ｉ）「水ガラス」として市販
の例えばＮａＳｉＯ３又はＮａ２Ｓｉ３Ｏ７の水溶液のうちの１つ以上、及び／又は（ｉ
ｉ）粉末状の非結晶性若しくは結晶性二酸化ケイ素）、及び／又は
（４）任意にリン源（特に水のリン酸塩水溶液、例えばリン酸、Ｎａ３ＰＯ４、Ｎａ２Ｈ
ＰＯ４、ＮａＨ２ＰＯ４、のようなアルカリ又はリン酸アンモニウム塩、Ｎａ４Ｐ２Ｏ７

のようなアルカリ又はアンモニウム二リン酸塩及び／又はアルカリ又はアンモニウムポリ
リン酸塩）、
ここで、　前記（１）、（２）、（３）及び／又は（４）は、独立に、及び／又はこれら
それぞれの水和物は固体の状態若しくは水溶液であり；
（５）水酸化アルカリ金属、
及び、約５０℃～約１００℃の範囲の温度で前記の攪拌された混合物を加熱すること。
●任意に反応生成物を冷却するか、又は反応生成物を冷まし、反応生成物を回収すること
、
　前記工程は、前記混合物形成において使用する前記ＩＩＩＡ族金属源と前記ＩＩＡ族金
属源との比率がＩＩＡ族金属：ＩＩＩＡ族金属のモル比にて、約１：１～約２：１の範囲
内であることを特徴とし、実在時、前記混合物形成に用いる前記のケイ素源は、調合すべ
き合成無機ハイドロガーネットの１モル当たり約０．０５モル～約１．５モルの範囲の量
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のケイ酸塩を提供し、及び／又は実在時、前記混合物形成に用いる前記のリン源は、調合
すべき合成無機ハイドロガーネットの１モル当たり約０．０５モル～約１．５モルの範囲
の量のリン酸塩を提供する。前記混合物形成に用いる前記のケイ素源及び／又は前記混合
物形成に用いる前記のリン源との好ましい割合は、ケイ酸塩及び／又はリン酸塩を約０．
１モル～約１．５モルの範囲の量で、より好ましくは、調合すべき合成無機ハイドロガー
ネットの１モル当たり約０．０５モル～約１．２モルの範囲の量のケイ酸塩及び／又はリ
ン酸塩を提供することである。一般的に、ケイ素源からのケイ素の各原子は、変性合成無
機ハイドロガーネットにおいて１つのケイ酸イオンを形成し、リン源からのリンの各原子
は、変性合成無機ハイドロガーネットにおいて１つのリン酸イオンを形成する。
【００１４】
　前記工程で使用可能な多数の反応剤が水に対して低溶解性であり、前記工程で使用する
反応条件下で１つ以上の反応剤の小留分のみが溶液中にあり、反応は溶解イオンを介して
起こる点に留意する必要がある。従って、如何なる与えられた時間の瞬間にでも少量の反
応剤だけが水に溶解しても良く、この種のイオンが反応において消費されるように、反応
の続行に必要なイオンの準備の為に以前には未溶解の量の反応剤を水溶液に入れる。この
ように、アルミニウム三水酸化物（ＡＴＨ）又はＡｌ２Ｏ３のような、水溶性として一般
に記載されていない化合物によっても反応は順調に続行できる。
【００１５】
　本発明の好ましい工程は合成難燃剤の生成に関し、合成難燃剤は工程への好適な量のケ
イ酸塩及び／又はリン酸塩の採用によって変性される。この工程は、以下を含む：
●アルミニウム源、カルシウム源、水、ケイ素及び／又はリン源、及びアルカリ金属水酸
化物から形成される混合物を攪拌し、前記攪拌された混合物を約５０℃～１００℃の範囲
の温度で加熱すること、アルミニウム源は（ｉ）水酸化アルミニウム、ベーマイト、疑似
ベーマイト、酸化アルミニウム又は前述のいずれか２つ以上の混合物であり、及び（ｉｉ
）粉末状で、カルシウム源は（ｉ）無機塩、水酸化物、又は水和物を含むカルシウムの酸
化物であり、及び（ｉｉ）粉末状で、
●任意に反応生成物を冷やすか又は反応生成物を冷却すること、
及び、
●反応生成物を回収すること、
前記工程は、前記混合物形成において使用するアルミニウム源とカルシウム源との比率は
ＣＡ：Ａｌのモル比にて、約１：１～約２：１の範囲内であることを特徴とし、前記混合
物形成に使用するケイ素源は約０．０５モル～約１．５モルの範囲の量のケイ酸塩を提供
し、生成する合成難燃剤１モル当たりのケイ酸塩の、好ましくは約０．１モル～約１．５
モルの範囲で、より好ましくは、約０．０５モル～約１．２モルの範囲で、及び／又は前
記混合物形成に使用するリン源は約０．０５モル～約１．５モルの範囲の量のリン酸塩を
提供し、生成する合成難燃剤１モル当たりのリン酸塩の、好ましくは約０．１モル～約１
．５モルの範囲で、より好ましくは、約０．０５モル～約１．２モルの範囲である。
【００１６】
　本発明の上記及び他の特徴、実施形態及び利点は、後続の記述、添付の図面及び付記す
る請求項から更に明白となる。
【図面の簡単な説明】
【００１７】
【図１】本発明の実施例６（発明）と実施例９（比較）との円錐型熱量計放熱速度曲線で
ある。
【図２】本発明の実施例７（発明）と実施例９（比較）との円錐型熱量計放熱速度曲線で
ある。
【図３】本発明の実施例８（発明）と実施例９（比較）との円錐型熱量計放熱速度曲線で
ある。
【図４】本発明の実施例１０（発明）と実施例１２（比較）との円錐型熱量計放熱速度曲
線である。
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【図５】本発明の実施例１１（発明）と実施例１２（比較）との円錐型熱量計放熱速度曲
線である。
【図６】本発明の実施例１で形成した変性ハイドロガーネットのＳＥＭ顕微鏡写真である
。
【図７】本発明の実施例５で形成したハイドロガーネットのＳＥＭ顕微鏡写真である。
【図８】米国特許第３，９１２，６７１号に基づいて形成したハイドロガーネットのＳＥ
Ｍ顕微鏡写真である。
【発明を実施するための形態】
【００１８】
　理論に縛られることを望むものではないが、ケイ酸塩及び／又はリン酸塩イオンが存在
する本発明化合物の構造は、ケイ酸塩又はリン酸塩イオンと交換した４つの水酸化物イオ
ンのいくつかの配置とともに、ハイドロガーネットとして同じ原子配列を有するものと考
えられ、結晶構造においてケイ酸塩若しくはリン酸塩の４つの酸素原子は、４つの水酸化
物イオンの酸素原子と同じ場所にあるものと思われる。
【００１９】
　上記の通り、本発明の新規の難燃剤は、下記一般式（１）で表される：
【化１】

　式中、ＭＩＩはＩＩＡ族金属原子であり、代表的にはＣａ、Ｓｒ、Ｂａ、又はこれらの
少なくとも２つのの混合物、若しくはこれらの１つ以上とＭｇの僅少比率（即ち、約５０
重量％未満）との混合物であり、ＭＩＩＩはＩＩＩＡ族金属原子、特にアルミニウムであ
るが、Ｂ、Ｇａ、Ｉｎ又はＴｌの少量（例えば、約２０重量％未満）との混合材でも良く
、若しくはこれら２つ以上の混合物であり、ｘ及びｙは、好ましくは０～約１．５の範囲
の数であり、ｘ＋ｙは０～約１．５の範囲の数であり、好ましくは約０．０５～約１．５
の数であり、より好ましい範囲は約０．１～約１．５であり、更に好ましい範囲は約０．
０５～約１．２である。難燃剤及び難燃剤の熱安定性に悪影響を及ぼさない他の金属原子
の痕跡量の存在は有り得る。ケイ素又はリン源を生成物の合成に使わない場合には、生成
物は一般式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２によって表され、ＭＩＩ及びＭＩＩＩは上記

一般式（１）の記載と同義である。リン源を生成物の合成に使わない場合には、生成物は
下記一般実験式によって表される：

【化２】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩは上記一般式（１）の記載と同義であり、ｘは０～約１．５の
範囲の数であり、好ましくは約０．０５～約１．５の範囲の数であり、更に好ましくは約
０．０５～約１．２の範囲の数である。ケイ素源を生成物の合成に使わない場合には、生
成物は下記一般実験式によって表される：

【化３】

　式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩは上記一般式（１）の記載と同義であり、ｙは０～約１．５の
範囲の数であり、好ましくは約０．０５～約１．５の範囲の数であり、更に好ましくは約
０．０５～約１．２の範囲の数である。
【００２０】
　本発明の好ましい難燃剤は、下記一般実験式（２）によって表される：

【化４】

式中、ＭＩＩはＩＩＡ族金属原子であり、代表的にはＣａ、Ｓｒ、Ｂａ、又はこれらの少
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なくとも２つの混合物、若しくはこれらの１つ以上とＭｇの僅少比率（即ち、約５０重量
％未満）との混合物であり、ｘ及びｙは、好ましくは０～約１．５の範囲の数であり、ｘ
＋ｙは０～約１．５の範囲の数であり、好ましくは約０．０５～約１．５の範囲の数であ
り、より好ましくは約０．１～約１．５の範囲の数であり、更に好ましくは約０．０５～
約１．２の範囲の数である。更にここで、難燃剤及び難燃剤の熱安定性に悪影響を及ぼさ
ない他の金属原子の痕跡量の存在は有り得る。ケイ素又はリン源を生成物の合成に使わな
い場合には、生成物は一般式ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２によって表され、ＭＩＩは

上記一般式（２）の記載と同義である。リン源を生成物の合成に使わない場合には、生成
物は下記一般実験式によって表される：
【化５】

　式中ＭＩＩは上記一般式（２）の記載と同義であり、ｘは０～約１．５の範囲の数であ
り、好ましくは約０．０５～約１．５の範囲の数であり、更に好ましくは約０．０５～約
１．２の範囲の数である。ケイ素源を生成物の合成に使わない場合には、生成物は下記一
般実験式によって表される：

【化６】

　式中ＭＩＩは上記一般式（２）の記載と同義であり、ｙは０～約１．５の範囲の数であ
り、好ましくは約０．０５～約１．５の範囲の数であり、更に好ましくは約０．０５～約
１．２の範囲の数である。
【００２１】
　本発明の特に好ましい難燃剤は、下記一般実験式（３）によって表される：

【化７】

　式中、ｘ及びｙは、は０～約１．５の範囲の数であり、ｘ＋ｙは約０～約１．５の範囲
の数であり、好ましくは約０．０５～約１．５の範囲の数であり、より好ましい範囲は、
約０．１～約１．５であり、更に好ましい範囲は、約０．０５～約１．２である。上記同
様に、難燃剤及び難燃剤の熱安定性に悪影響を及ぼさない他の金属原子の痕跡量の存在は
有り得る。ケイ素源やリン源を生成物の合成に使わない場合には、生成物は一般式Ｃａ３

Ａｌ２（ＯＨ）１２によって表される。リン源を生成物の合成に使わない場合には、生成
物は下記一般実験式によって表される：
【化８】

　式中ｘは０．０５～約１．５の範囲の数であり、好ましくは約０．１～約１．５の範囲
の数であり、より好ましくは約０．０５～約１．２の範囲の数である。ケイ素源を生成物
の合成に使わない場合には、生成物は下記一般実験式によって表される：
【化９】

　式中ｙは０．０５～約１．５の範囲の数であり、好ましくは約０．０５～約１．５の範
囲の数であり、より好ましくは約０．０５～約１．２の範囲の数である。
【００２２】
　本発明の難燃剤（上記一般式（１）、（１Ａ）、（１Ｂ）、（２）、（２Ａ）、（２Ｂ
）、（３）、（３Ａ）又は（３Ｂ）の難燃剤）は有効性を増した難燃剤であって、熱安定
性の強化を更に特徴としている。また、結晶構造にケイ酸塩及び／又はリン酸塩を含むこ
とによって、本発明難燃剤の結晶成長特性が結果として良い方向に影響されると信じられ
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る。一転して、純度を始めとする難燃剤の様々な特性上の有益な影響の可能性が有り得る
。この関係で、本発明の特に好ましい難燃剤（上記一般式（１）、（１Ａ）、（１Ｂ）、
（２）、（２Ａ）、（２Ｂ）、（３）、（３Ａ）又は（３Ｂ）の難燃剤）において、ＭＩ

Ｉの少なくとも約９８重量％がＣａであり、ＭＩＩＩの少なくとも約９８重量％がＡｌで
ある。
【００２３】
　本発明の難燃剤は、多種多様な難燃剤応用に有用である。例えば、前記難燃剤は熱可塑
性及び熱硬化性重合体や樹脂、弾性体（例えば天然及び合成ゴム）のような多種多様な重
合体において、効果的に利用できる。本発明難燃剤の好ましい利用は、電線やケーブル線
用のポリエチレン及びその共重合体成分又はポリプロピレン及びその共重合体成分として
であり、及び、プリント回路板用のエポキシ樹脂のような樹脂成分としてである。これら
の応用において、難燃剤にケイ酸塩及び／又はリン酸塩部分を併合することによって提供
される改良された熱安定性は、かなり重要であり、数値的にではあるが、比較可能な従来
材料と比較した高い熱安定性は摂氏（℃）で比較的小さく見える。このように、難燃性の
電線やケーブル線を形成する場合、例えば、押出成形の間、より高い処理温度やより高い
処理量が得られるので、例えば３～５℃の増加は難燃剤の利用者にかなり重要であり得る
。
【００２４】
　上述の通り、様々な原材料が本発明難燃剤を調合する際に利用できる。ＩＩＡ族化合物
の非限定例には、臭化マグネシウム、塩化マグネシウム、ヨウ化マグネシウム、水酸化マ
グネシウム、酸化マグネシウム、硝酸マグネシウム、リン酸マグネシウム、硫酸マグネシ
ウム、臭化カルシウム、塩化カルシウム、ヨウ化カルシウム、水酸化カルシウム、酸化カ
ルシウム、硝酸カルシウム、リン酸カルシウム、硫酸カルシウム、臭化ストロンチウム、
塩化ストロンチウム、ヨウ化ストロンチウム、水酸化ストロンチウム、酸化ストロンチウ
ム、硝酸ストロンチウム、リン酸ストロンチウム、硫酸ストロンチウム、臭化バリウム、
塩化バリウム、ヨウ化バリウム、水酸化バリウム、酸化バリウム、硝酸バリウム、リン酸
バリウム、硫酸バリウム、又は、前述の２つ以上の混合物が含まれる。このように、使用
するＩＩＡ族原材料は、ＩＩＡ族金属の１つ以上の無機塩又はＩＩＡ族金属の混合物、又
は１つ以上の無機ＩＩＡ族金属塩と他の微量のＩＩＡ族金属塩との混合物、例えば、水酸
化カルシウム或いは水酸化マグネシウム又は酸化マグネシウムを有する酸化カルシウムで
あり得る。これらの中で、ハロゲンを欠いたカルシウム化合物が好ましく、水酸化カルシ
ウム及び酸化カルシウムがより好ましい。本発明の好ましい実施形態において、出発原料
の粒径の中位数ｄ５０は５０μｍ未満、好ましくは１０μｍ未満、より好ましくは２μｍ
未満である。
【００２５】
　同様に、多種多様なＩＩＩＡ族化合物が本発明難燃剤の調合用原料として利用できる。
ＩＩＩＡ族化合物の非限定例には、水酸化アルミニウム、ベーマイト、疑似ベーマイト、
酸化アルミニウム、臭化アルミニウム６水和物、塩化アルミニウム６水和物、ヨウ化アル
ミニウム６水和物、硝酸アルミニウム及びその水和物、硫酸アルミニウム及びその水和物
、リン酸アルミニウム、硝酸ガリウム、酸化ガリウム、ガリウム酸塩化物、硫酸ガリウム
、三塩化ガリウム、ガリウム三臭化物、三塩化インジウム、インジウム硝酸塩、硫酸イン
ジウム、又は、前述の２つ以上の混合物が含まれる。これらの中で、ハロゲンを欠いたカ
ルシウム化合物が好ましい。本発明の好ましい実施形態において、出発原料の粒径の中位
数ｄ５０は５０μｍ未満、好ましくは３０μｍ未満、より好ましくは２０μｍ未満である
。
【００２６】
　本発明のいくつかの実施形態において、出発原料は所望の粒度分布を得るために、当該
技術分野で知られている任意の好適な乾式又は湿式粉砕工程によって粉砕される。粉砕工
程は、ｉ）ＩＩＡ族源のみ、ｉｉ）ＩＩＩＡ族源のみ、ｉｉｉ）ＩＩＡ族源とＩＩＩＡ族
源の両方、又はｉｖ）ＩＩＡ族源とＩＩＩＡ族源との本発明生成物の合成のために要求さ
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れるモル比の混合物に適用できる。
【００２７】
　生成物の粒径は、ＩＩＡ族金属塩の粒径によって影響されることが観察されている。一
般的に、ＩＩＡ族金属塩の粒径が大であると、生成物粒径も大となる。また、ＩＩＡ族金
属塩に集合が存在すると、生成物もしばしば集合を形成する。ＩＩＡ族金属塩の粉砕は、
集合を最小化するか又は除去するのに好ましい方策である。
【００２８】
　本発明の難燃剤の調合において使用するケイ素源は変化できる。特に有用なケイ素源は
水性ケイ酸塩溶液であり、例えば、（ｉ）「水ガラス」として市販の例えばＮａＳｉＯ３

若しくはＮａ２Ｓｉ３Ｏ７の１つ以上の溶液及び／又は（ｉｉ）粉末状の非結晶性若しく
は結晶性の二酸化ケイ素である。リン源は、水性リン酸塩水溶液、例えばリン酸、Ｎａ３

ＰＯ４、Ｎａ２ＨＰＯ４、ＮａＨ２ＰＯ４のようなアルカリ又はアンモニウムリン酸塩、
Ｎａ４Ｐ２Ｏ７のようなアルカリ又はアンモニウム二リン酸塩、及び／又はアルカリ又は
アンモニウムポリリン酸塩、固形又は水溶液中でのこれらのリン化合物及びそれぞれの水
和物の全てであり得る。
【００２９】
　最初に水相を形成する水を少なくとも若干量反応器に充填し、それに対してＩＩ族金属
塩及びＩＩＩ族金属塩の適当な比率で（個別に又は予め形成した混合物として）充填し、
使用する場合は、その後にケイ素源及び／又はリン源を充填することが望ましい。必要に
応じて、ケイ素源及び／又はリン源はＩＩ族金属源及び／又はＩＩＩ族金属源の前に添加
しても良い。
【００３０】
　ＩＩＩＡ族金属源、ＩＩＡ族金属源、ケイ素及び／又はリンの任意源、及びアルカリ金
属水酸化物から形成される混合物は、実質的に均質な混合物であるべきである。従って、
混合物は全体的に攪拌され、混ぜ合って実質的に均質な調製の混合物を形成する。この混
合物は代表的に１つ以上の昇温状態、例えば約５０℃～約１００℃の範囲の温度で加熱さ
れ、攪拌される。前記成分の攪拌と混合とは、これらの温度条件の下で少なくとも本発明
の難燃剤生成物を形成するのに充分な期間を通じて実行される。通常、加温の期間の長さ
は、使用温度と撹拌される混合物の均質性の程度によって変更できるので、臨界的ではな
い。典型的に、混合物は上記昇温状態の温度で少なくとも約１０分、及び場合によっては
少なくとも約３０分の全期間をかけてかき混ぜ、又は攪拌して混合される。
【００３１】
　受け入れ可能な反応速度を生む好適な反応温度若しくは反応温度順序はどれも利用でき
る。代表的には、反応は約５０℃～約１００℃の範囲の温度で実施される。この反応は沈
降反応ではなく、その代わりにカルシウムもアルミニウムも全部が決して完全に溶かされ
ない部分的な水溶液を経た再結晶である点に留意する必要がある。
【００３２】
　本発明による難燃剤で得られた懸濁液は次に不純物を除去するために濾過され、洗浄さ
れ、濾過ケークを形成する。濾過ケークは、次に濾過ケークを乾燥させるための公知技術
の方法のいずれかによって乾燥させる。典型的ないくつかの実施形態において、濾過ケー
クはスピンフラッシュ乾燥機、他の連続作動フラッシュ乾燥機、又は無機充填剤の生成に
おける細胞破砕技術を用いて乾燥する。全ての技術において、濾過ケークの一貫性に従い
、濾過ケークは好適な供給設備、例えばスクリューコンベヤで乾燥機へ移され、１つ以上
の回転子で分散される。高温気体、代表的に空気は、濾過ケークに含まれる水の高速蒸発
用に準備した乾燥機に誘導される。熱い気体流は、微細な脱凝集粒子を更に下流へ運ぶ。
選択的に、気体流は分級器具を経由して導かれ、粗粒子を更なる処理のための分散帯域に
戻せる。
【００３３】
　しかしながら、他の典型的な実施形態において、濾過ケークを水で懸濁してスラリーを
形成する。本発明の他の実施形態において、分散剤を濾過ケークに添加してスラリーを形
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成する。分散剤の非限定例にはポリアクリレート、有機酸、ナフタレンスルホネート／ホ
ルムアルデヒド縮合物、脂肪族アルコールポリグリコールエーテル、ポリプロピレンエチ
レンオキサイド、ポリグリコールエステル、ポリアミンエチレンオキサイド、ポリリン酸
ナトリウム、トリポリリン酸ナトリウム及びポリビニルアルコールが含まれる。スラリー
は、次にスラリーを乾燥させるための公知技術の方法のいずれかによって乾燥させる。こ
の技術は、一般にノズル及び／又は回転式噴霧器の使用によって供給する無機充填剤の噴
霧を含む。噴霧化した供給物は次に高温気体、代表的に空気、と接触し、噴霧乾燥した生
成物は熱いガス流から回収される。噴霧化した供給物との接触は逆流方式か伴流方式で実
行され、気体及び／又は噴霧化した供給物の気体温度、噴霧化、接触及び流速は制御可能
で、所望の特性を有する充填剤粒子を生産できる。
【００３４】
　乾燥した生成物の回収は、例えば、織布濾過器を用いた濾過のような回収技術用いて達
成できる、若しくは乾燥粒子を、それらが除去できる乾燥器に集める為に落下せしめる、
しかしながら、好適な回収技術のどれも利用できる。好ましい実施例において、生成物は
粒子フィルタを使用して乾燥器から回収され、生成物をフィルタ匡体の底に定置し、スク
リューコンベヤを用いて生成物をそこから回収し、次いで圧縮空気によって配管を通じて
サイロに運ぶことができる。
【００３５】
　乾燥条件は、従来技術が適用できて、通常の技巧を持つ当業者によって適宜選択できる
。一般的にこれらの条件は、代表的に２５０℃～６５０℃の間の入り口気体温度と代表的
に１０５℃～１５０℃の間の出口気体温度を含む。
難燃剤用途
【００３６】
　本発明の難燃剤は、様々な合成樹脂の難燃剤として利用できる。本発明の難燃剤が利用
できる熱可塑性樹脂の非限定例にはポリエチレン、ポリプロピレン、エチレンプロピレン
共重合体、ポリブテンやポリ（４－メチルペンタン－１）等のような炭素原子数２～８の
オレフィン（アルファオレフィン）の重合体及び共重合体、これらのオレフィン及びジエ
ンの共重合体、エチレンアクリレート共重合体、ポリスチレン、ＡＢＳ樹脂、ＡＡＳ樹脂
、ＡＳ樹脂、ＭＢＳ樹脂、エチレン塩化ビニル共重合体樹脂、エチレン酢酸ビニル共重合
体樹脂、エチレンビニル塩化物－ビニルアセテートグラフト重合体樹脂、塩化ビニリデン
、ポリ塩化ビニル（塩素化ポリエチレン）塩素化ポリプロピレン、塩化ビニル－プロピレ
ン共重合体、ビニルアセテート樹脂、フェノキシ樹脂、ポリアセタール、ポリアミド、ポ
リイミド、ポリカーボネート、ポリスルホン、ポリフェニレンオキシド、ポリフェニレン
スルフィド、ポリエチレンテレフタレート、ポリブチレンテレフタレート、メタクリル樹
脂などが含まれる。好適な合成樹脂の更なる例は、ＥＰＤＭ、ブチルゴム、イソプレンゴ
ム、ＳＢＲ、ＮＩＲ、ウレタンゴム、ポリブタジエンゴム、アクリルゴム、シリコーンゴ
ム、フッ素エラストマ、ＮＢＲのような天然又は合成ゴムを含み、クロロスルホン化ポリ
エチレンもまた含まれる。重合体懸濁物（格子状）も更に含まれる。
【００３７】
　好ましくは、合成樹脂はポリエチレン系樹脂（例えば高密度ポリエチレン、低密度ポリ
エチレン、直鎖状低密度ポリエチレン、超低密度ポリエチレン、ＥＶＡ（エチレンビニル
アセテート樹脂）、ＥＥＡ（エチレンアクリル酸エチル樹脂）、ＥＭＡ（エチレンアクリ
ル酸メチル共重合体樹脂）、ＥＡＡ（エチレンアクリル酸共重合体樹脂）及び超高分子量
ポリエチレン、ポリブテンやポリ（４－メチルペンタン－１）等のような炭素原子数２～
８のオレフィン（アルファオレフィン）の重合体及び共重合体、ポリ塩化ビニル及びゴム
である。より好ましい実施形態において、合成樹脂はポリエチレン系樹脂である。
【００３８】
　このように、一実施形態において、本発明は上述から選ばれる少なくとも一つの合成樹
脂を含む難燃性重合体処方に関し、いくつかの実施形態において、本発明の難燃剤の１つ
又は燃焼遅延量、任意の他の難燃剤、難燃性重合体処方から例えば押出又は成形工程によ
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って作られる完結した物体に関する。
【００３９】
　本発明の難燃剤の燃焼遅延量では、それは、難燃性重合体処方の重量に基づいて一般的
に約５重量％～９０重量％の範囲を意味し、同じ主成分でより好ましくは約１０重量％～
約６０重量％である。最も好ましい実施形態において、燃焼遅延量は、同じ主成分で、本
発明難燃剤の約３０重量部％～約６０重量％である。
【００４０】
　本発明の実施形態において、他の難燃剤又は異なる他の難燃剤の組み合わせは、重合体
処方に添加できる。これら付加難燃剤の非限定例は、水酸化アルミニウム、水酸化マグネ
シウム、ベーマイト、層状複水酸化物（ＬＤＨ）、有機的に変性した層状複水酸化物類（
ＬＤＨｓ）、粘土、有機的に変性したナノ粘土、ホウ酸亜鉛、錫酸亜鉛、水酸基錫酸亜鉛
、臭素化難燃剤、リン含有難燃剤、窒素含有難燃剤などのような無機系難燃剤である。（
ｉ）その結晶構造のケイ酸塩及び／又はリン酸塩イオンの包含によって変性されないか、
若しくは変性を受けた合成ハイドロガーネットと（ｉｉ）本段落で記載されているような
少なくとも１つの無機系難燃剤との組み合わせは、（ｉ）：（ｉｉ）重量比が９９：１～
１：９９の範囲、好ましくは９５：５～５：９５の範囲のような関係量で代表的に用いら
れる。重合体において若しくは重合体と共に用いる難燃剤の組み合わせの総量は、使用し
ている重合体の燃焼を遅延させるのに少なくとも充分な量である。
【００４１】
　難燃性重合体処方は、また、従来技術において共通して使われる他の添加剤を含むこと
もできる。本発明の難燃性重合体処方に好適な他の添加剤の非限定例には、ポリエチレン
ワックス、ケイ素系押出助剤、脂肪酸のような押出助剤、アミノー、ビニル－、アルキル
シラン、マレイン酸融合重合体のような結合剤、ステアリン酸ナトリウム又はカルシウム
ステアリン酸塩、オルガノペルオキシド、染料、顔料、充填剤、発泡剤、熱安定剤、酸化
防止剤、帯電防止剤、補強剤、金属捕集剤又は不活性化剤、耐衝撃性改良剤、処理助剤、
離型助剤、離型剤、ブロッキング防止剤、他の難燃剤、紫外線安定剤、可塑剤、流動助剤
、等が含まれる。他の任意の添加剤の比率は、従来技術に従い、与えられた局面のいずれ
の需要にも適切に変化できる。
【００４２】
　難燃性重合体処方の成分の組み込みと添加の方法は本発明にとって臨界的ではなく、選
択した方法が実質的に均質な混合を含む限りにおいては公知技術のいずれでもあり得る。
例えば、上記の各成分及び使用する任意の添加剤も、ブスコニーダー、密閉式混合機、Ｆ
ａｒｒｅｌ連続混合器、二軸スクリュー押出機、又は場合によっては単軸スクリュー押出
機又は２本ロール粉砕器を使用して混合できる。難燃性重合体処方は、次の処理段階にお
いて成型若しくは押出し成形できる。いくつかの実施形態において、装置を使って難燃性
重合体処方を形成する成分を全面的に混合でき、更に、物体を難燃性重合体処方から成型
できる。
【００４３】
　押し出された物体の場合、上記した合成樹脂混合物に効果的なことが公知のどの押出技
術も利用できる。ある典型的な技術において、合成樹脂、本発明の難燃剤及び任意の成分
は、選ばれれば、上述の難燃剤樹脂処方を形成するために配合器で調合する。難燃剤樹脂
処方は、次に押し出し機において溶融状態に加熱され、融解した難燃剤樹脂処方は選択さ
れた型を通じて押し出され、押し出された物体を形成する、又は、例えばデータ伝送のた
めに使用する金属電線又はガラス繊維を被覆する。
【００４４】
　本発明の他の実施形態において、本発明の難燃性重合体処方は熱硬化性樹脂から選ばれ
る少なくとも１つの、場合によっては１つを超えるの合成樹脂を含む。熱硬化性樹脂の非
限定例は、エポキシ樹脂、ノボラック樹脂、ＤＯＰＯのようなリン含有樹脂、例えば、臭
素化エポキシ樹脂、不飽和ポリエステル樹脂及びビニルエステルのような変性エポキシ樹
脂を含む。難燃性樹脂処方は、また、従来技術において共通して使われる他の添加剤を含
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むこともできる。上記引用に加えて本発明の難燃性重合体処方に好適な他の添加剤の非限
定例は、溶剤、硬化剤又は促進剤のような熱硬化剤、分散剤又は微細シリカを含む。
【００４５】
　本発明の一実施形態において、他の難燃剤又は異なる他の難燃剤の組み合わせは、熱硬
化性重合体処方に添加できる。これら付加難燃剤の非限定例は、水酸化アルミニウム、水
酸化マグネシウム、ベーマイト、層状複水酸化物（ＬＤＨ）、有機的に変性した層状複水
酸化物類（ＬＤＨｓ）、粘土、有機的に変性したナノ粘土、ホウ酸亜鉛、錫酸亜鉛、水酸
基錫酸亜鉛、臭素化難燃剤、リン含有難燃剤、窒素含有難燃剤などのような無機系難燃剤
である。（ｉ）その結晶構造のケイ酸塩及び／又はリン酸塩イオンの包含によって変性さ
れないか、若しくは変性を受けた合成ハイドロガーネットと（ｉｉ）本段落で記載されて
いるような少なくとも１つの無機系難燃剤との組み合わせは、（ｉ）：（ｉｉ）重量比が
９９：１～１：９９の範囲、好ましくは９５：５～５：９５の範囲のような関係量で代表
的に用いられる。熱硬化性重合体処方に用い、又は共用するこの種の難燃剤組み合わせの
総量は、使用する熱硬化性重合体処方の燃焼遅延に少なくとも充分な量である。
【００４６】
　他の任意の添加剤の比率は、従来技術に従い、与えられた局面のいずれの需要にも適切
に変化できる。熱硬化性重合体処方の成分の組み込み及び添加の好ましい方法は、高剪断
混合による。例えば、Ｓｉｌｖｅｒｓｏｎ社によってたとえば製造される高剪断混合器の
使用による。樹脂－充填剤混合物の更なる処理は一般の最高水準の技術であり、文献に記
載されている。例えば、硬化後の積層体用に、「プリプレグ」段及び硬化後の積層体に対
する、樹脂－充填剤混合物の更なる処理はＭｃＧｒａｗ－Ｈｉｌｌ出版社発刊の「エポキ
シド樹脂ハンドブック」に記載されており、本願明細書において完全に参考文献として取
り入れている。
【００４７】
　本発明の他の実施形態において、本発明の難燃性重合体処方も、少なくとも１つの、場
合に２つ以上の、重合体変性瀝青を含む。重合体変性瀝青の非限定例は、ポリプロピレン
によって変性されるそれら及びスチレンブタジエンスチレンゴムによって変性されるそれ
らを含む。難燃性瀝青処方は、また、従来技術において共通して使われる他の添加剤を含
むこともできる。本発明の難燃性重合体処方に好適な他の添加剤の非限定例は、上記した
他の添加剤である。本発明の更に他の実施形態において、他の難燃剤又は異なる他の難燃
剤の組み合わせは、重合体変性瀝青処方に添加できる。他の任意の添加剤の比率は、従来
技術に従い、与えられた局面のいずれの需要にも適切に変化できる。
【００４８】
　上記の記載は、本発明のいくつかの実施形態に対して述べている。当業者であれば、均
等に効果的な他の手段が本発明の趣旨を実行するために工夫され得ると認識するであろう
。本発明の好ましい実施形態が本願明細書において議論される全ての範囲がどの低限量か
らどの高限量までの範囲を含むことを熟慮することも強調されなければならない。例えば
、本発明難燃剤の難燃量は、約７０重量％～約９０重量％、約２０重量％～約７０重量％
の範囲の量も含むことができる。
【００４９】
　本発明の更なる実施形態としては、下記が挙げられるが、これらに限定されるものでは
ない：
【００５０】
　ａ）少なくとも１つの合成樹脂又はゴムとその結晶構造にケイ素原子及び／又はリン原
子を含むことによって任意に変性された合成ハイドロガーネットを含む少なくとも１つの
難燃剤の約５重量％～約９０重量％の範囲とを含む難燃性重合体処方で、前記合成ハイド
ロガーネットがケイ素原子及び／又はリン原子を含むことによって変性を受けない場合の
立方晶形を有し、選択的に、少なく１つの他の難燃剤添加剤を有する、難燃性重合体処方
。
【００５１】



(15) JP 2012-509389 A 2012.4.19

10

20

30

40

50

　ｂ）前記の合成樹脂が熱可塑性樹脂、熱硬化性樹脂及び重合性懸濁液から選択される、
ａ）に記載の難燃性重合体処方。
【００５２】
　ｃ）前記の合成樹脂がポリオレフィン系樹脂である、ａ）に記載の難燃性重合体処方。
【００５３】
　ｄ）前記の合成樹脂がエポキシ系樹脂である、ａ）に記載の難燃性重合体処方。
【００５４】
　ｅ）前記の合成樹脂がポリエステル系樹脂である、ａ）に記載の難燃性重合体処方。
【００５５】
　ｆ）少なくとも１つの重合体変性瀝青と、その結晶構造にケイ素原子及び／又はリン原
子を含むことによって任意に変性された合成ハイドロガーネットを含む少なくとも１つの
難燃剤の約５重量％～約９０重量％の範囲とを含む難燃性重合体処方で、前記合成ハイド
ロガーネットがケイ素原子及び／又はリン原子を含むことによって変性を受けない場合の
立方晶形を有し、選択的に、少なく１つの他の難燃剤添加剤を有する、難燃性重合体処方
。
【００５６】
　ｇ）前記の難燃剤添加剤は、水酸化アルミニウム、水酸化マグネシウム、ベーマイト、
層状複水酸化物、有機的変性層状複水酸化物、粘土、有機的変性ナノ粘土、ホウ酸亜鉛、
錫酸亜鉛及び水酸基錫酸亜鉛、臭素化難燃剤、リン含有難燃剤、窒素含有難燃剤から選択
される、ａ）又はｆ）に記載の難燃性重合体処方。
【００５７】
　ｈ）前記の難燃性重合体処方が、押出助剤、結合剤、溶解剤、硬化剤、染料、顔料、充
填剤、発泡剤、熱安定剤、酸化防止剤、帯電防止剤、補強剤、金属捕集剤又は不活性化剤
、衝撃変性剤、処理助剤、離型助剤、潤滑剤、ブロッキング防止剤、紫外線安定剤、可塑
剤及び流動助剤から選択される少なくとも１つの付加添加剤を含む、ａ）又はｇ）に記載
の難燃性重合体処方。
【００５８】
　ｉ）前記の難燃剤が下記実験式を有するａ）～ｈ）のいずれかに記載の難燃性重合体処
方：
（Ａ）ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２－４ｘ（ＳｉＯ４）ｘ、式中ＭＩＩはＩＩＡ族金

属原子であり、ＭＩＩＩはＩＩＩＡ族金属原子であり、ｘは約０．０５～約１．５の範囲
の数である、又は、
（Ｂ）ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２Ｏｙ（ＯＨ）１２－５ｙ（ＰＯ４）ｙ、式中ＭＩＩ及びＭＩＩ

Ｉは（Ａ）における定義と同じであり、ｙは約０．０５～約１．５の範囲の数である、又
は、
（Ｃ）ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２Ｏｙ（ＯＨ）１２－５ｙ－４ｘ（ＰＯ４）ｙ（ＳｉＯ４）ｘ、

式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩは（Ａ）における定義と同じであり、ｘは（Ａ）における定義と
同じであり、ｙは（Ｂ）における定義と同じである、但しｘ＋ｙの和は約０．０５～約１
．５の範囲の数である、又は、
（Ｄ）ＭＩＩ

３ＭＩＩＩ
２（ＯＨ）１２、式中ＭＩＩ及びＭＩＩＩは（Ａ）における定義

と同じである。
【００５９】
　ｊ）前記の合成組成物が（Ａ）の実験式を有するｉ）に記載の難燃性重合体処方。
【００６０】
　ｋ）前記の合成組成物が（Ｂ）の実験式を有するｉ）に記載の難燃性重合体処方。
【００６１】
　ｌ）前記の合成組成物が（Ｂ）の実験式を有するｉ）に記載の難燃性重合体処方。
【００６２】
　ｍ）前記の合成組成物が（Ｄ）の実験式を有するｉ）に記載の難燃性重合体処方。
【００６３】
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　ｎ）ＭＩＩが、（ｉ）Ｃａ、Ｓｒ又はＢａ、（ｉｉ）Ｃａ、Ｓｒ又はＢａのうちの少な
くとも２つの混合物、（ｉｉｉ）ＭｇとＣａ、Ｓｒ又はＢａのうちの１つ以上との混合物
であって、（ｉｉｉ）の混合物の約５０重量％未満がＭｇであり、ＭＩＩＩが（ｉ）Ａｌ
又は（ｉｉ）ＡｌとＢ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｔｌのうちの１つ以上との混合物であり、（ｉｉ）
の混合物の約２０重量％未満はＢ、Ｇａ、Ｉｎ、Ｔｌの１つ以上である、ｉ）～ｍ）のい
ずれかに記載の難燃性重合体処方。
【００６４】
　ｏ）ＭＩＩの少なくとも約９８重量％がＣａであり、ＭＩＩＩの少なくとも約９８重量
％がＡｌである、ｎ）に記載の難燃性重合体処方。
【実施例】
【００６５】
　以下の実施例は、説明のために示される。それらは、限定を意図するものではなく、本
発明をここで記載されている細目だけに限定することとして解釈されてはならない。
一般の手順
【００６６】
　本発明によって提供される新規な無機変性ハイドロガーネット難燃剤を合成するための
これらの実施例において使用される一般の手順は、以下の通りであった：外部加熱源及び
プロペラ撹拌機を備えた２０リットルの容器内に、指定された量の水及び水酸化アルカリ
を充填する。撹拌しつつ、適当な温度に達するまで混合物を加熱し、アルミニウム三水酸
化物（ＡＴＨ）、好適なカルシウム化合物及び好適なケイ素化合物はそれから適当な形で
、適当な量で添加し、添加時間を書き留める。調製混合物を、指定された温度で、４時間
かけて連続的に撹拌する。この時点で、混合物は容器から除去され、室温までに冷却され
る。スラリー状の調製混合物を次にフィルタプレスを経て濾過し、洗浄水の電導度が５０
０μ秒未満に達するまで蒸留水で洗浄する。濾過ケークを再結合し、水で再度スラリー化
する。調製スラリーを次に２２０℃の入り口温度と約８０℃の出口温度で作動するＢｕｃ
ｈｉ実験室噴霧乾燥器、型Ｂ－２９０、で乾燥する。水分蒸発の速度は、毎時ほぼ１リッ
トルである。
試験方法
【００６７】
　実施例において生成され、評価される組成物の結果と特性とを判定するために使用する
方法は、以下通りである：
Ａ）ＢＥＴ表面積は、ＤＩＮ－６６１３２によって測定した。
Ｂ）粒径分布の中位数（ｄ５０）はＩＳＯ１３３２０に準拠したＢｅｃｋｍａｎ　Ｃｏｕ
ｌｔｅｒ　ＬＳ　１３　３２０を使用し、レーザ回折によって測定した。以下の詳細な手
順を利用する：好適な水－分散剤水溶液をベックマン粒径分析器に斯け、その水溶液の背
景測定を行う。測定される試料のほぼ０．５ｇを次に背景測定を行う際に使用する同一の
水－分散剤水溶液に分散し、このようにして懸濁液を形成する。この懸濁液に２００Ｗで
２分間の超音波処理を施し、次にピペットによって装置に導入し、製造元が指定する最適
の計測濃度に達するまで導入を続ける。応用ソフトウェアにおいて、試料用の適当なパラ
メータ、即ち、屈折率とナノ範囲用ＰＩＤＳ検出器を含む計測条件、を選ぶ。その後に、
粒度分布データを９０秒間隔で集め、Ｍｉｅ散乱理論によって分析する。これらの判定で
使用する水／分散剤水溶液を調合するために、５００グラムの登録商標Ｃａｌｇｏｎ分散
剤、ＫＭＦ　Ｌａｂｏｒｃｈｅｍｉｅ製、及び３リットルのＣＡＬ　Ｐｏｌｙｓａｌｔ、
ＢＡＳＦ製、から最初に濃縮物を調合することが便利である。この水溶液は、脱イオン水
を用いて１０リットルまで調合する。次いで、この原液１０リットルのうち１００ｍｌを
取り出し、今度は脱イオン水で１０リットルに薄め、最終的な水溶液を上述の水－分散剤
水溶液として使用する。
Ｃ）熱重量分析（ＴＧＡ）は、Ｍｅｔｔｌｅｒ　Ｔｏｌｅｄｏ　ＴＧＡ／ＳＤＴＡ　８５
１ｅＭｅｔｔｌｅｒ　Ｔｏｌｅｄｏ　ＴＧＡ／ＳＤＴＡ　８５１ｅ計測器を使用して実行
された。この分析において、窒素（毎分２５ｍｌ）の下で蓋のある７０μｌのアルミナる
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つぼ（約１８０ｍｇの初期重量）を使用した。使用した加熱速度は、毎分１℃であった。
Ｄ）酸化ナトリウム含有量の炎光光度判定は、ラング博士による炎光光度計Ｍ　７ＤＣ又
はＭ　８Ｄ　Ｐｒｏｐａｎを使用して行われた。
Ｅ）Ｘ線　粉末回折（ＸＲＤ）は、単色化用のニッケルフィルタを有する銅陽極を適用し
て、Ｂｒａｇｇ－Ｂｒｅｎｔａｎｏ焦点化を備えたＳｉｅｍｅｎｓＤ５００計測器で実行
する。
Ｆ）ＡＳＴＭ　Ｅ　１３５４に準拠して厚さ３ｍｍの圧縮成型板上で、３５ｋＷ／ｍ２の
条件で円錐型熱量測定計測を行った。表２で示すピーク発熱速度（ＰＨＲＲ）は、円錐型
熱量計の試料の燃焼の間に放出される熱の最大値である。円錐型熱量計の試料の燃焼の間
に第２ピークがある場合、発熱速度（ＨＲＲ）の値も測定する。表２で示す点火までの時
間（ＴＴＩ）値は、試料が円錐型熱量計への熱暴露によって点火する時間である。ＭＡＲ
ＨＥ（Ｍａｘｉｍｕｍ　ｏｆ　ｔｈｅ　Ａｖｅｒａｇｅ　Ｒａｔｅ　ｏｆ　Ｈｅａｔ　Ｅ
ｍｉｓｓｉｏｎ）は、発熱の平均速度の最大値である。
【００６８】
　実施例１～８、１０及び実施例１１は本発明の新規な難燃剤及びこれらの調合方法を説
明するためのものである。実施例９及び１２は、比較目的のために提示する。
実施例　１（発明）
【００６９】
　本実施例において、２０リットル容器に対する初期充填は４リットルの水であり、次い
でＮａＯＨを３２４ｇ充填した。この混合物を撹拌しながら、１分当たり約１５℃の割合
で、９５℃まで加熱した。所望の温度に到達した時、微細な沈殿アルミニウム３水和物４
１３ｇを添加し、次いで水酸化カルシウム５８７ｇを添加し、更に２７重量％の算出Ｓｉ
Ｏ２濃度を有する水ガラス（Ｎａ２Ｓｉ３Ｏ７）のケイ酸ソーダ水溶液（Ｒｉｅｄｅｌ－
ｄｅ　Ｈａｅｎ社製）９３ｇを添加した。これにより合成難燃剤１モル当たり０．１５モ
ル当量のケイ酸塩相当の理論量が提供され、生成物Ｃａ３Ａｌ２（ＯＨ）１１．４（Ｓｉ
Ｏ４）０．１５が得られる。この混合物は２時間撹拌して前記温度に維持された。この結
果として得た合成無機変性難燃剤の分析判定結果を表１に要約表示する。この生成物の八
面体結晶形状のＳＥＭ写真を図６に示す。「ＳｉＯ２」濃度は計算目的だけの計算値であ
る点に留意されたい。実際にＳｉＯ２が存在することを意味するものではない。
実施例２（発明）
【００７０】
　本実施例において、２０リットル容器に対する初期充填は４リットルの水であり、次い
でＮａＯＨを４４４ｇ充填した。この混合物を撹拌しながら、１分当たり約１５℃の割合
で、９５℃まで加熱した。所望の温度に到達した時、微細な沈殿アルミニウム３水和物４
１３ｇを添加し、次いで水酸化カルシウム５８７ｇを添加し、更に２７重量％の算出Ｓｉ
Ｏ２濃度を有する水ガラス（Ｎａ２Ｓｉ３Ｏ７）のケイ酸ソーダ水溶液（Ｒｉｅｄｅｌ－
ｄｅ　Ｈａｅｎ社製）５８７ｇを添加した。これにより合成難燃剤１モル当たり０．３モ
ル当量のケイ酸塩相当の理論量が提供され、生成物Ｃａ３Ａｌ２（ＯＨ）１０．８（Ｓｉ
Ｏ４）０．３が得られる。この混合物は２時間撹拌して前記温度に維持された。この結果
として得た合成無機変性難燃剤の分析判定結果を表１に要約表示する。
実施例３（発明）
【００７１】
　本実施例において、２０リットル容器に対する初期充填は１４，２リットルの水であり
、次いで３．５５ｋｇのＳｏｌｖａｙアルコール飲料と５０重量％の濃縮ＮａＯＨとを充
填した。この混合物を撹拌しながら、１分当たり約１℃の割合で、９５℃まで加熱した。
所望の温度に到達した時、微細な沈殿アルミニウム３水和物１８５０ｇを添加し、次いで
水酸化カルシウム２３４０ｇを添加し、更に２７重量％の算出ＳｉＯ２濃度を有する水ガ
ラス（Ｎａ２Ｓｉ３Ｏ７）のケイ酸ソーダ水溶液（Ｒｉｅｄｅｌ－ｄｅ　Ｈａｅｎ社製）
７５０ｇを添加した。
これにより合成難燃剤１モル当たり０．３モル当量のケイ酸塩相当の理論量が提供され、
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生成物Ｃａ３Ａｌ２（ＯＨ）１０．８（ＳｉＯ４）０．３が得られる。この混合物は１時
間撹拌して前記温度に維持された。この結果として得た合成無機変性難燃剤の分析判定結
果を表１に要約表示する。
実施例４（発明）
【００７２】
　本実施例において、２０リットル容器に対する初期充填は４リットルの水であり、次い
でＮａＯＨを７０５ｇ充填した。この混合物を撹拌しながら、１分当たり約１５℃の割合
で、９５℃まで加熱した。所望の温度に到達した時、微細な沈殿アルミニウム３水和物４
１３ｇを添加し、次いで水酸化カルシウム５８７ｇを添加し、更に８５重量％Ｈ３ＰＯ４

の濃度を有するリン酸９２ｇを添加した。これにより合成難燃剤１モル当たり０．３モル
当量のケイ酸塩相当の理論量が提供され、生成物Ｃａ３Ａｌ２Ｏ０．３（ＯＨ）１０．５

（ＰＯ４）０．３が得られる。この混合物は２時間撹拌して前記温度に維持された。この
結果として得た合成無機変性難燃剤の分析判定結果を表１に要約表示する。
実施例５（発明）
【００７３】
　２０リットル容器に４リットルの水、４４４ｇの水酸化ナトリウムを充填し、次いで微
細な沈殿アルミニウム３水和物４１３ｇを添加し、更に５８７ｇの水酸化カルシウムを添
加し、合成ハイドロガーネットＣａ３Ａｌ２（ＯＨ）１２を得た。次いで混合物を２時間
かけて８５℃で加熱した。４時間後のスラリーのｐＨは、１２．１であった。この結果と
して得た無変性合成アルミン酸カルシウム難燃剤の分析判定結果を表１に要約表示する。
この生成物の立方晶形状のＳＥＭ写真を図７に示す。

【表１】

【００７４】
　表１は発明の難燃性材料がアルミニウム三水酸化物（ＡＴＨ）、Ｍａｒｔｉｎｓｗｅｒ
ｋ社によって生産される市販のＡＴＨ難燃剤Ｍａｒｔｉｎａｌ　ＯＬ－１０４のＬＥＯに
よって表示、よりかなり高い熱安定性を有することを示す。ケイ酸塩及びリン酸塩変性ハ
イドロガーネット材料（実施例１～４）の熱安定性が、無変性ハイドロガーネット（実施
例５）と比較して高いことを更に示す。
実施例６（発明）
【００７５】
　ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ社製登録商標ＥｓｃｏｒｅｎｅＵｌｔｒａ　ＵＬ００１１９エチ
レン酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）１００ｐｈｒ（約３９６．９ｇ）と、実施例１で生成
した本発明難燃剤の１５０ｐｈｒ（約５９５．３ｇ）とをＥｖｏｎｉｋ社製アミノシラン
ＡＭＥＯ１．２ｐｈｒ（約４．８ｇ）及びペンタエリスリトールテトラキス（３－（３，
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５－ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオナート）（Ａｌｂｅｍａ
ｒｌｅ社製登録商標Ｅｔｈａｎｏｘ　３１０　抗酸化剤）０．７５ｐｈｒ（約３．０ｇ）
と共にＣｏｌｌｉｎ　社製の２本ロール粉砕器Ｗ１５０Ｍ上で約２０分間混合した。２本
ロール粉砕器上の混合は、当業者に周知の通常の方式において行った。２本ローラーの温
度は、１３０℃に設定した。準備できた化合物を粉砕器から除去し、室温まで冷却して後
、粒径を更に縮小して、２圧盤プレスでの圧縮成形に適した粒状物を得た。図１は、厚さ
３ｍｍの圧縮成形板上にて３５ｋＷ／ｍ２で測定した円錐型熱量計放熱速度曲線である。
表２は、円錐曲線の特性値（即ち、ＰＨＲＲ、ＴＴＩ、ＭＡＲＨＥ及び放熱速度（ＨＲＲ
）及び第２最大値時間）を示す。
実施例７（発明）
【００７６】
　ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ社製登録商標ＥｓｃｏｒｅｎｅＵｌｔｒａ　ＵＬ００１１９エチ
レン酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）１００ｐｈｒ（約３９６．９ｇ）と、実施例２で生成
した本発明難燃剤１５０ｐｈｒ（約５９５．３ｇ）とをＥｖｏｎｉｋ社製アミノシランＡ
ＭＥＯ　１．２ｐｈｒ（約４．８ｇ）及びペンタエリスリトールテトラキス（３－（３，
５－ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル－４－ヒドロキシフェニル）プロピオナート）（Ａｌｂｅｍａ
ｒｌｅ社製登録商標Ｅｔｈａｎｏｘ　３１０　抗酸化剤）０．７５ｐｈｒ（約３．０ｇ）
と共にＣｏｌｌｉｎ　社製の２本ロール粉砕器Ｗ１５０Ｍ上で約２０分間混合した。２本
ロール粉砕器上の混合は、当業者に周知の通常の方式において行った。２本ローラーの温
度は、１３０℃に設定した。準備できた化合物を粉砕器から除去し、室温まで冷却して後
、粒径を更に縮小して、２圧盤プレスでの圧縮成形に適した粒状物を得た。図２は、厚さ
３ｍｍの圧縮成形板上にて３５ｋＷ／ｍ２で測定した円錐型熱量計放熱速度曲線である。
表２は、円錐曲線の特性値（即ち、ＰＨＲＲ、ＴＴＩ、ＭＡＲＨＥ及び放熱速度（ＨＲＲ
）及び第２最大値時間）を示す。
実施例８（発明）
【００７７】
　ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ社製登録商標ＥｓｃｏｒｅｎｅＵｌｔｒａ　ＵＬ００１１９エチ
レン酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）１００ｐｈｒ（約３９６．９ｇ）と、実施例５で生成
した比較添加剤１５０ｐｈｒ（約５９５．３ｇ）とをＥｖｏｎｉｋ社製アミノシランＡＭ
ＥＯ１．２ｐｈｒ（約４．８ｇ）及びＡｌｂｅｍａｒｌｅ社製登録商標Ｅｔｈａｎｏｘ　
３１０　抗酸化剤０．７５ｐｈｒ（約３．０ｇ）と共にＣｏｌｌｉｎ　社製の２本ロール
粉砕器Ｗ１５０Ｍ上で約２０分間混合した。２本ロール粉砕器上の混合は、当業者に周知
の通常の方式において行った。２本ローラーの温度は、１３０℃に設定した。準備できた
化合物を粉砕器から除去し、室温まで冷却して後、粒径を更に縮小して、２圧盤プレスで
の圧縮成形に適した粒状物を得た。図３は、厚さ３ｍｍの圧縮成形板上にて３５ｋＷ／ｍ
２で測定した円錐型熱量計放熱速度曲線である。表２は、円錐曲線の特性値（即ち、ＰＨ
ＲＲ、ＴＴＩ、ＭＡＲＨＥ及び放熱速度（ＨＲＲ）及び第２最大値時間）を示す。
実施例９（比較）
【００７８】
　ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ社製登録商標ＥｓｃｏｒｅｎｅＵｌｔｒａ　ＵＬ００１１９エチ
レン酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）１００ｐｈｒ（約３９６．９ｇ）と、Ｍａｒｔｉｎｓ
ｗｅｒｋ社によって生産される市販のＡＴＨ難燃剤Ｍａｒｔｉｎａｌ　ＯＬ－１０４　Ｌ
ＥＯ　１５０　ｐｈｒ　（約５９５．３ｇ）　とをＥｖｏｎｉｋ社製アミノシランＡＭＥ
Ｏ　１．２ｐｈｒ（約４．８ｇ）及びＡｌｂｅｍａｒｌｅ社製登録商標Ｅｔｈａｎｏｘ　
３１０　抗酸化剤０．７５ｐｈｒ（約３．０ｇ）と共にＣｏｌｌｉｎ　社製の２本ロール
粉砕器Ｗ１５０Ｍ上で約２０分間混合した。２本ロール粉砕器上の混合は、当業者に周知
の通常の方式において行った。２本ローラーの温度は、１３０℃に設定した。準備できた
化合物を粉砕器から除去し、室温まで冷却して後、粒径を更に縮小して、２圧盤プレスで
の圧縮成形に適した粒状物を得た。図１、２及び図３は、厚さ３ｍｍの圧縮成形板上にて
３５ｋＷ／ｍ２で測定した円錐型熱量計放熱速度曲線である。表２は、円錐曲線の特性値
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（即ち、ＰＨＲＲ、ＴＴＩ、ＭＡＲＨＥ及び放熱速度（ＨＲＲ）及び第２最大値時間）を
示す。表２において、実施例６、７及び実施例８は本発明の実施例であるが、実施例９は
比較実施例である。
【表２】

【００７９】
　発明実施例７のＰＨＲＲが比較実施例９よりも相当に低いことが、表２によって分かる
。発明実施例６及び８のＰＨＲＲは、実験誤差の範囲内で、実施例９のＰＨＲＲに等しい
が、図１，２及び図３は、初期ピーク後、発明実施例の放熱速度が比較実施例９よりも低
いことを示し、これにより、良好な難燃剤特性を示す。発明実施例６、７及び発明実施例
８ではＭＡＲＨＥも減少している。
【００８０】
　円錐曲線の第２最大値に対応する時間値は一般に充填剤のチャー形成潜在性と相関して
おり、チャーが強い程、第２ピークピークの出現時間は長くかかる。表２は発明実施例６
、７及び実施例８の全てが比較実施例９より相当に長い「第２ピークピークまでの時間」
を示し、無機系難燃性充填剤の最高水準技術を示唆する。また、第２ピークの放熱速度は
発明実施例６、７及び実施例８では比較実施例９より相当に低く、それぞれの実施例のＰ
ＨＲＲに関する絶対値と同様に共に留意する必要がある。
実施例１０（発明）
【００８１】
　ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ社製登録商標ＥｓｃｏｒｅｎｅＵｌｔｒａ　ＵＬ００３２８エチ
レン酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）６７ｐｈｒ（約３３３，８ｇ）及びＥｘｘｏｎＭｏｂ
ｉｌ社製線状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）ＬＬ１００１ＸＶ　１７ｐｈｒ（約８４
．７ｇ）と実施例４で生成した本発明難燃剤１００ｐｈｒ（約４９８．１３ｇ）とを　Ａ
ｒｋｅｍａ社製でＥｔｈｙｌｅｎｅ（Ｅ）、ブチルアクリレート（ＢＡ）及び無水マレイ
ン酸（ＭＡＨ）のランダムターポリマーＬｏｔａｄｅｒ　３２１０　８ｐｈｒ（約３９．
９ｇ）、ＤｕＰｏｎｔ社製ＭＡＨ融合ＬＬＤＰＥ　Ｆｕｓａｂｏｎｄ　ＭＢ　２２６Ｄ　
８ｐｈｒ（約３９．９ｇ）及びペンタエリスリトールテトラキス（３－（３，５－ジ‐ｔ
ｅｒｔ‐ブチル－４－ヒドロキシエチル）プロピオナート）（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ社製登
録商標Ｅｔｈａｎｏｘ３１０　抗酸化剤）０．７５ｐｈｒ（約３．７ｇ）と共にＣｏｌｌ
ｉｎ　社製の２本ロール粉砕器Ｗ１５０Ｍ上で約２０分間混合した。２本ロール粉砕器上
の混合は、当業者に周知の通常の方式において行った。２本ローラーの温度は、１５０℃
に設定した。準備できた化合物を粉砕器から除去し、室温迄冷却して後、粒径を更に縮小
して、２圧盤プレスでの圧縮成形に適した粒状物を得た。図４は、厚さ３ｍｍの圧縮成形
板上にて３５ｋＷ／ｍ２で測定した円錐型熱量計放熱速度曲線である。表３は、円錐曲線
の特性値（即ち、ＰＨＲＲ、ＴＴＩ、ＭＡＲＨＥ及び放熱速度（ＨＲＲ）及び第２最大値
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実施例１１（発明）
【００８２】
　ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ社製登録商標ＥｓｃｏｒｅｎｅＵｌｔｒａ　ＵＬ００３２８エチ
レン酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）６７ｐｈｒ（約３３３，８ｇ）及びＥｘｘｏｎＭｏｂ
ｉｌ社製線状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）ＬＬ１００１ＸＶ　１７ｐｈｒ（約８４
．７ｇ）と実施例５で生成した本発明難燃剤１００ｐｈｒ（約４９８．１３ｇ）とを　Ａ
ｒｋｅｍａ社製でＥｔｈｙｌｅｎｅ（Ｅ）、ブチルアクリレート（ＢＡ）及び無水マレイ
ン酸（ＭＡＨ）のランダムターポリマーＬｏｔａｄｅｒ　３２１０　８ｐｈｒ（約３９．
９ｇ）、ＤｕＰｏｎｔ社製ＭＡＨ融合ＬＬＤＰＥ　Ｆｕｓａｂｏｎｄ　ＭＢ　２２６Ｄ　
８ｐｈｒ（約３９．９ｇ）及びペンタエリスリトールテトラキス（３－（３，５－ジ‐ｔ
ｅｒｔ‐ブチル－４－ヒドロキシエチル）プロピオナート）（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ社製登
録商標Ｅｔｈａｎｏｘ３１０　抗酸化剤）０．７５ｐｈｒ（約３．７ｇ）と共にＣｏｌｌ
ｉｎ　社製の２本ロール粉砕器Ｗ１５０Ｍ上で約２０分間混合した。２本ロール粉砕器上
の混合は、当業者に周知の通常の方式において行った。２本ローラーの温度は、１５０℃
に設定した。準備できた化合物を粉砕器から除去し、室温迄冷却して後、粒径を更に縮小
して、２圧盤プレスでの圧縮成形に適した粒状物を得た。図５は、厚さ３ｍｍの圧縮成形
板上にて３５ｋＷ／ｍ２で測定した円錐型熱量計放熱速度曲線である。表３は、円錐曲線
の特性値（即ち、ＰＨＲＲ、ＴＴＩ、ＭＡＲＨＥ及び放熱速度（ＨＲＲ）及び第２最大値
時間）を示す。
実施例１２（比較）
【００８３】
　ＥｘｘｏｎＭｏｂｉｌ社製登録商標ＥｓｃｏｒｅｎｅＵｌｔｒａ　ＵＬ００３２８エチ
レン酢酸ビニル共重合体（ＥＶＡ）６７ｐｈｒ（約３３３，８ｇ）及びＥｘｘｏｎＭｏｂ
ｉｌ社製線状低密度ポリエチレン（ＬＬＤＰＥ）ＬＬ１００１ＸＶ　１７ｐｈｒ（約８４
．７ｇ）とＭａｒｔｉｎｓｗｅｒｋ社によって生産される市販のＡＴＨ難燃剤Ｍａｒｔｉ
ｎａｌ　ＯＬ－１０４　ＬＥＯ　１００ｐｈｒ（約４９８．１ｇ）とを　Ａｒｋｅｍａ社
製でエチレン（Ｅ）、ブチルアクリレート（ＢＡ）及び無水マレイン酸（ＭＡＨ）のラン
ダムターポリマーＬｏｔａｄｅｒ　３２１０　８ｐｈｒ（約３９．９ｇ）、ＤｕＰｏｎｔ
社製ＭＡＨ融合ＬＬＤＰＥ　Ｆｕｓａｂｏｎｄ　ＭＢ　２２６Ｄ　８ｐｈｒ（約３９．９
ｇ）及びペンタエリスリトールテトラキス（３－（３，５－ジ‐ｔｅｒｔ‐ブチル－４－
ヒドロキシエチル）プロピオナート）（Ａｌｂｅｍａｒｌｅ社製登録商標Ｅｔｈａｎｏｘ
３１０　抗酸化剤）０．７５ｐｈｒ（約３．７ｇ）と共にＣｏｌｌｉｎ　社製の２本ロー
ル粉砕器Ｗ１５０Ｍ上で約２０分間混合した。２本ロール粉砕器上の混合は、当業者に周
知の通常の方式において行った。２本ローラーの温度は、１５０℃に設定した。準備でき
た化合物を粉砕器から除去し、室温迄冷却して後、粒径を更に縮小して、２圧盤プレスで
の圧縮成形に適した粒状物を得た。図４及び５は、厚さ３ｍｍの圧縮成形板上にて３５ｋ
Ｗ／ｍ２で測定した円錐型熱量計放熱速度曲線である。表３は、円錐曲線の特性値（即ち
、ＰＨＲＲ、ＴＴＩ、ＭＡＲＨＥ及び放熱速度（ＨＲＲ）及び第２最大値時間）を示す。
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【表３】

【００８４】
　実施例１０～１２の重合体処方が異なっており、充填剤の量が相当に低く、２処方は互
いに比較するべきでは無い点に留意する必要がある。
【００８５】
　発明実施例１０及び１１のＰＨＲＲが比較実施例１２よりも相当に低いことが、表３に
よって分かる。図４及び５は初期ピーク後の発明実施例の放熱速度が比較実施例１１より
相当に低く、より良好な難燃剤特性を示している。発明実施例ではＭＡＲＨＥも減少して
いる。
【００８６】
　円錐曲線の第２最大値に対応する時間値は一般に充填剤のチャー形成潜在性と相関して
おり、チャーが強い程、第２ピークの出現時間は長くかかる。表３は発明実施例１０及び
１１が比較実施例１２より相当に長い「第２ピークまでの時間」を示す。実施例１２は、
無機系難燃性充填剤の最高水準技術を示唆する。また、第２ピークの放熱速度は発明実施
例１０及び１１では比較実施例１２より相当に低い点に留意する必要がある。
【００８７】
　本明細書若しくは請求項のいずれの場所において化学名又は化学式によって言及される
成分は、単数であっても複数であっても、それらが化学名又は化学的な型（例えば他の成
分、溶解剤等）によって言及される他の物質との接触に先立って存在するものと識別され
る。如何なる化学的変化、化学的変換及び／又は化学的反応が起ころうと、この種の変化
、変換及び／又は反応で結果として生じる混合物又は溶液で発生する物が、特定の成分を
この開示に従って要求される条件下でまとめた自然の結果であることは重要ではない。こ
のように、成分は所望の操作を実行することと関連して又は所望の組成を形成する際にま
とめられる原料として識別される。また、以下の請求項が、現在時制（「含む」、「であ
る」等）で物質、成分及び／又は原料を言及しても、その言及は、前記物質、成分又は原
料が本開示に従った他の１つ以上の物質、成分及び／又は原料と最初に接触し、調合し、
若しくは混合する直前に存在したものに適用される。物質、成分又は原料が、接触、調合
又は混合操作過程の間、化学反応又は変換によってその初期同一性を失い得たという事実
は、この開示によって、化学者の通常の熟練によって実施された場合、実際的な関心事で
はない。本願明細書のいかなる部分においても言及した各々又はいずれの特許若しくは公
開も本開示に参考文献として関連し、あたかも本願明細書における記載のように扱われる
。
【００８８】
　別段に明白な示唆がなければ、本願明細書において使用する冠詞「ａ」又は「ａｎ」は
、請求項をその冠詞が言及する単一要素に限定することを意図するものでは無い。むしろ
、文脈に別段の明瞭な示唆がなければ、本願明細書において使用する冠詞「ａ」又は「ａ
ｎ」は、一つ以上の前記要素を包含することを意図するものである。
【００８９】
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　本発明は、本願明細書において詳述される材料及び／又は手順を含み、これらから成り
、又は実質的にこれらのみから成っても良い。
【００９０】
　本発明は、その実用における重要な変動に影響されやすい。従って、前述の記載は本発
明を本願明細書の上記に提示した特別の実例等に限定することを意図するものではなく、
限定することとして解釈されてはならない。

【図１】

【図２】

【図３】

【図４】
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